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論文題名：核反跳現象を利用した C60へのイットリウム注入 
 
                           
【背景】金属内包フラーレンは籠状のフラーレン分子に金属原子が内包された
非常に堅牢な構造を持つ。この様な構造的特性を利用して、放射性同位体を罹
患部へ安全に輸送する放射性医薬品としての応用が期待されている[1]。しかし、
従来から用いられてきたアーク放電法等の合成法では金属内包フラーレンの生
成効率が非常に低いため[2,3]、上記のような応用研究はほとんど進んでいない。
そこで我々は高速中性子による核反跳現象を利用した新規合成法に取り組んで
きた。この手法は反跳された放射性金属原子が直接フラーレン分子に挿入され
るためアーク放電法に比べ副生成物が少なく、生成する金属内包フラーレン化
学種が単一であるという利点がある。先行研究[4]では高速中性子照射による核反
跳現象を利用して Sr@C60の合成を確認し、その生成率が標的として用いる金属
塩の粒径に反比例して大きくなる傾向がみられた。一方で、用いた金属塩の種
類が粒径により異なるため密度による影響を考慮する必要性等が課題として残
されていた。これらの課題を克服するため卒業研究では先行研究で用いられた
Sr と同程度の反跳効果が期待される Y を対象とし、粒径の異なるイットリウム
酸化物ナノ粒子を用いることによって Y@C60の生成率について粒径依存性とい
う視点から合成を試みた。その結果、Y2O3 ナノ粒子が凝集し C60 との混合状態
が均一でなかったため、先行研究で示唆されていた生成率の粒径依存性は確認
できなかった。本研究では、金属ナノ粒子が凝集せず C60との混合状態を均一に
するために、試料の作製方法を検討した。また、C60 と Y2O3 の混合重量比にも
注目し Y@C60の生成率向上を目指した。 
【実験】粒径 400 nm (高純度化学研究所、純度 99.99%)及び、粒径 30-50 
nm(IOLITEC GmbH、純度 99.95%) の Y2O3を、それぞれ C60(東京化成工業、純
度 99.9%)に対し粉末状態で混合、または CS2 溶液として混合したのち乾燥させ
た。これらを7 mm のペレット状に加工して導電性黒色カーボンポリ袋に封入
し、東北大学サイクロトロン・ラジオアイソトープセンター(CYRYC)D-C にて
反応により生じた高速中性子(50 MeV)を照射した。照射後の試料を CS2 に溶解
しメンブレンフィルターでろ過し、フィルターを十分に乾燥させた後、ここに
アニリンと conc. HCl を順に通じた。これらの溶液試料の線を Ge 半導体検出器
で測定した。 
【結果・考察】表 1 に各試料に対して作用させたそれぞれの溶液から検出され
た 88Y の放射能の割合を示した。いずれの試料においても 88Y の大半が HCl 溶
液から検出されていることから、反跳された 88Y の多くが標的物質である酸化物
中に捕獲されていることが分かった。アニリン溶液からは 88Y の放射能がわずか
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に検出されたが、CS2 溶液からはほとんど検出されなかった。アニリンには
M@C60が溶解することが知られており、アニリン溶液中の放射能は 88Y@C60に
由来と考えられ、その生成率は数‰から数%程度であることが分かった。この結
果は先行研究における Sr を標的として用いた M@C60 の生成率と同程度であっ
た。また、総じて粉末状態で混合した試料は C60の CS2溶液を混合した試料に比
べて収率が大きくなる傾向がみられたことから、核反跳現象を利用した合成に
おいて溶液状の C60を混合して試料調製する方法に比べ、単純に粉末状態の C60
を混合するほうがより適していることが分かった。しかしながら、先行研究に
おいて示唆されていた生成率の粒径依存性は確認できなかった。走査型電子顕
微鏡(SEM)観察の結果(図 2, 3)、今回用いた金属酸化物ナノ粒子は凝集している
ため当初見込んでいた粒径に大きな差がないことが明らかとなった。また、
Y2O3/C60混合重量比 1:5 の試料については、アニリン溶液から検出された 88Y の
割合が他の試料と比べて大きかった。これは反跳された 88Y が Y2O3層から放出
され C60結晶に捕獲される確率が、重量比 1:1、1:10 の試料と比べて大きいため
であると考えられる。以上の結果から、88Y@C60の生成率は粉末状態で Y2O3と
C60を重量比 1:5 で混合したものが最もよいことが明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
表 1 各試料のそれぞれの溶液における 88Y の割合 
 [1] D. Michael, et. al., J. Am. Chem. Soc., 129, 5131-5138, (2007). [2] K. Akiyama et al., J. Am. 
Chem. Soc., 123, 181 (2001). [3] K. Sueki et al., Chem. Phys. Lett., 300, 140 (1999). [4] 宮下由香,
首都大学東京大学院 修士学位論文 (2015) 
図 2 Y2O3(400 nm)の SEM 画像 図 3 Y2O3(30-50 nm)のSEM画像 
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第一章 序論 
 
1-1 フラーレンの発見 
 
1985年、KrotoとSmalleyらの共同実験によりC60フラーレンが発見された。
彼らはレーザー蒸発クラスター分子線・飛行時間質量分析を用いて、実験室で
直鎖状炭素クラスターの生成を目的とした実験を行っていた際に、質量スペク
トル上でC60に由来する質量数720の非常に強いシグナルを観測した。そして、1
1日間にわたる実験と議論によって、C60は正十二面体の各頂点を切り落とした形
を持つ「サッカーボール型構造仮説」を立てた[1]。この構造は切頭二十面体とも
呼ばれ、点群Ihに属する非常に高い対称性を有している。 
1990年、KrätscmerとHuffmanらはグラファイトをヘリウム雰囲気下で抵抗
加熱することにより生成したススから多量のC60を得ることに成功した[2]。この
方法はSmalleyらのレーザー蒸発法と比べ大変簡便であった。この歴史的発見に
よって世界中でC60の研究が活発になり、様々な方法により「サッカーボール型
構造仮説」が実験的に証明された[3, 4, 5]。その中でも特に直接的な証明はHawki
nsらの実験である。彼らはC60のオスミウム誘導体を合成し単結晶X線構造解析
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を行った。この結果より、オスミウムの置換基が付いている炭素原子以外は、
全て五員環と六員環のサッカーボール型構造を持っていることが分かった。 
 一般に、五員環と六員環からなる球状炭素分子を「フラーレン」と定義
する。C60以外にC70以上の高次フラーレンの存在がKrotoとSmalleyらによる最初
の実験で確認されている。現在までに生成・単離されているすべてのフラーレ
ンにおいて、二つ以上の五員環が隣接するものはない。この経験則はIPR（isola
ted pentagon rule：孤立五員環則）と呼ばれる。しかし、後述する金属内包フラ
ーレンの中にはこのIPRを満たさないものも多く生成・単離されている。 
 一般にフラーレンは無極性溶媒（トルエン、ベンゼン、四塩化炭素など）
に可溶であり、極性溶媒（水、アルコール、アセトニトリルなど）には不溶性
か難溶性を示す。このようにC60の溶解度は溶媒により大きく変化する。フラー
レンの溶媒抽出で最も重要な溶媒はトルエンと二硫化炭素である。トルエンは
液体クロマトグラフィーの移動相としても用いられ、二硫化炭素は様々なサイ
ズのフラーレンに対してトルエン以上の大きな溶解度を示す。 
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1-2 金属内包フラーレンの発見とその応用 
 
1-2-1 金属内包フラーレンの発見 
 C60内部には直径約0.4 nmの球状の真空空間があり、この空間に金属原子
を内包することが可能であると得られた。Smalleyらのグループはグラファイト
棒の表面に塩化ランタンをコートした試料を用い、レーザー蒸発クラスター分
子線・質量分析の実験を行った[6]。得られた質量スペクトルには、LaC2n（44≦2
n≦80）に由来するシグナルが現れ、特にLaC60が強く観測された。これよりSma
lleyらはC60分子がサッカーボール型構造を持ち、１個のLa原子を内包していると
考えた。しかし、La原子がC60分子の外側にある可能性（外接構造）もあり、金
属内包フラーレンの存在を証明する決定的な証拠にはならなかった。 
 金属原子のフラーレンへの内包性を示す決定的な証拠は、1993年に名古
屋大学と三重大学の研究グループにより示された[7]。彼らは精製、単離したY@
C82にたいしてシンクロトロンX線構造解析を行い、得られたX線回折データを最
大エントロピー法によって解析し、Y@C82の電子密度分布を評価した。炭素ケ
ージ付近にY原子に由来する高い密度分布が観測され、Y原子がC82ケージに内包
されており、C82ケージの中心でなくケージの近傍に存在することが示された（図
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1-1）。これはY原子からC82ケージへ3個の電子が移動しておりY3+とC823-間で強
い相互作用が働くためであると考えられる。この結果は永瀬と小林のab initio理
論計算より得られた構造（図1-2）とよく一致している[8]。 
 
 
 
 
 
 
またSmalleyらは金属内包フラーレンの表記法として@という記号を採用
した[9]。例えばLa原子を内包したC82フラーレンはLa@C82と表記される。一方、
La原子がC82フラーレンに外接しているか内包しているかわからない場合はLaC
82、外接している場合はLa(C82)と表記される。内包構造を示す@記号は現在一般
的に用いられており、本論文中でも採用する。 
 これまでに、様々な原子や分子を内包したフラーレンが確認されている。
主に2-4族の金属元素やランタノイド金属元素を内包したフラーレンの生成と単
離が多く報告された。また、Sc2@C84のような複数の原子が内包されたフラーレ
図 1-1 最大エントロピー法で得
られた Y@C82の全電子密度分布 
図 1-2 ab initio 理論計算から得
られた Y@C82の構造 
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ン[10]、Sc2C2@C84や(Sc3N)@C80などの金属カーバイドや金属窒化物のクラスター
を内包したフラーレン[11, 12]、希ガスを内包したフラーレンも報告されている。 
 
1-2-2 C60内包型の金属内包フラーレン 
 現在までの金属内包フラーレンの研究の多くは、M@C82（M=Sc, Y, La
など）やSc2@C84などの高次フラーレンに内包されたものであった。一方でLa@
C60などのC60内包型の金属フラーレンは、高温レーザー蒸発法やアーク放電法で
生成したススの質量分析では観測されたが、一般的な溶媒による抽出が困難で
あるため、研究は多くされてこなかった。 
 1993年、SmalleyらはCaがC60に内包されるということを報告した[13]。Ca
O/グラファイト（原子比0.3%）の混合ロッドの高温レーザー蒸発法で生成した
ススを、二硫化炭素（CS2）で抽出した試料の質量スペクトルにはC60+とC70+の
ほかに、CaC60+に由来する強いシグナルが観測された。しかし、ランタノイド元
素で主に観測されていた、C82に内包された金属フラーレンCaC82+や複数のCa原
子が内包されたフラーレンについては観測されなかった。また、彼らはCa@C60
はトルエン、CS2、ピリジンに可溶であると報告した。 
 一方で、久保園らはSmalleyらの実験を再現したが、Ca@C60は酸素除去し
- 11 - 
 
図 1-3 ピリジン抽出物のレーザー脱離質量スペクトル 
図 1-4 アニリン抽出物のレーザー脱離質量スペクトル 
た室温での条件でピリジンによって抽出されることを報告した[14]。室温でのピ
リジン抽出物の質量分析スペクトルにおいて、空フラーレンの他に、Ca@C60と
Ca@C70の強いピークが観測された（図1-3）。 
 
 
 
 
 
また、Ca@C60とSr@C60がアニリンに抽出されることも報告した（図1-4）[15]。 
 
 
 
 
 
 
しかし、その論文中ではCa@C60とSr@C60は一般的な溶媒であるトルエン、
CS2、ベンゼンに抽出されていない。その後、Y@C60、Ba@C60、La@C60、Ce@
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図 1-5 単結晶X線構造解析によって示された Li@C60の構造 
 
C60、Pr@C60、Nd@C60、Gd@C60など多くのM@@C60型フラーレンがアニリンで
よく抽出されることを明らかにした[16]。 
また、高温レーザー蒸発法やアーク放電法以外の方法を用いたM@C60の
生成も試みも行われてきた。その中でも代表的な方法は、C60と金属原子の衝突
を利用したイオンインプランテーション法である。Andersonらは、気相中でLi+
イオンやNa+イオンをC60と衝突させることにより、(Li@C60)+と(Na@C60)+が生成
することを報告した[17]。(Li@C60)+と(Na@C60)+は衝突エネルギーがそれぞれ6 e
Vと10 eV以上のときに生成する。この方法が基となって笠間らは、イオンプラ
ズマをイオン源として用いフラーレンの昇華蒸着を連続的に堆積させるプラズ
マシャワー法を開発しLi@C60の大量生成に成功した[18]。これを機に名古屋大学
の澤と篠原らによってLi@C60の単結晶X線構造解析が行われ、C60ケージの中心
から約1.3 Åずれた位置にLi原子が存在していることが分かった（図1-5）[19]。 
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1-3 放射性金属内包フラーレンとその応用 
 
 一連の金属内包フラーレンの研究においては、放射化分析による金属内
包フラーレンの研究も行われている。菊地らはGd@C82に中性子を照射すること
で、159Gd@C82と161Tb@C82を生成し、C82ケージ内での放射性金属の壊変を観測
した[20]。その結果、内包された放射性金属原子の壊変によってもC82ケージは
安定に存在することが明らかになり、放射性金属原子を内包したフラーレンは、
放射性同位体を利用して特定の物質の移動や分布を調査する放射性トレーサー
として用いることができると示唆された。 
 東京都立大学のグループは、実際に140La@C82を生成してラットの血液に
注入し、140Laから放出される線を測定することにより生体内での生理活性と分
布を調査した[21]。その結果、140La@C82は特に肝臓と血液中に存在することが分
かり、放射性同位体標識された金属内包フラーレンの体内でのトレーサーとし
ての有用性を示すものとなった。 
 放射性金属内包フラーレンの応用として、放射性物質を結合させた抗体
を体内に注入することで腫瘍細胞を認識し殺傷するがん治療法の一つである放
射免疫治療（RIT）への応用が期待される。Dienerらは、反跳効果を用いて生成
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した212Pb@C60をマウスに注射し、212Pbの線を測定することでその体内分布を調
査した[22]。従来のRITではポリアミノカルボキシレートがキレート剤として用い
られていたが、212Pbが生体内で解離することによる骨髄毒性が指摘されていた。
そこで、212Pbの親核種である224Raの壊変に伴う反跳効果によって、212PbをC60
に内包させ、212Biから放出される粒子をRITに利用する試みがなされた。その
結果、212Pbは肝臓と脾臓から多く検出され、骨への蓄積はごく微量であった（図
1-6）。 
 
 
 
 
 また、SchutsterらによりC60ケージがHIVウィルス内部にある空洞と同程度
の大きさであり、その空洞に入り込むことでウィルスの活性を低下させること
が分かった[23]。この結果より、C60に放射性同位体を内包させることで、効率的
にHIVウィルスに取り込ませ、直接または間接的に放射線照射を行い、これを完
全に殺傷することが可能な放射性医薬品の開発が期待できる。 
図 1-6 212Pb＠C60のマウス中での生体分布 
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 他にも、体内に投与した線放出核種からの線や陽電子放出核種による消
滅線を検出しその分布を断層画像として得るSPECT（単一光子放射断層撮影）
やPET（陽電子放射断層撮影）など、放射性同位体を利用した病気の診断への応
用も可能であると考えられる。 
 以上のように、放射性金属内包フラーレンは医療への応用が期待されて
いる。しかし、その生成率が非常に低いためこのような応用研究はほとんど進
んでいない。また、医療への応用を目指す際には、体内への投与する量を減ら
すため、比放射能の高い生成物が求められる。したがって、比放射能が高い放
射性金属内包フラーレンの効率的な生成法の開発が必要となる。なお、比放射
能は以下の式で定義され、単位はBq/kgで表される。 
 
 
 
1-4 放射性金属内包フラーレンの合成法 
 
1-4-1 放射性金属原子を含む炭素棒を用いたアーク放電法 
 現在最も一般的な金属内包フラーレンの生成法の一つとして、金属/グラ
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図 1-7 アーク放電を利用したフラーレン生成装置の例 
 
ファイト混合ロッドを用いたアーク放電法があげられる[24]。この生成法によっ
て合成する際には、多孔質炭素棒に放射性金属イオンの溶液を含浸させ、焼成
することで得られた放射性金属原子含有炭素棒をアーク放電し、放射性金属内
包フラーレンが得られる。 
 図1-7にアーク放電法で用いられるフラーレン生成装置の概略図を示す。
直流アーク放電の場合、陽極側の炭素棒を蒸発させる。蒸発させた炭素棒の約
半分は気相で凝縮し、ススとなってチェンバー内壁に付着する。このスス中にC
60、C70などの空フラーレンおよび金属内包フラーレンが含まれている。金属内
包フラーレンの生成効率は炭素棒の作成条件や、金属とグラファイトの混合比
に大きく依存する。 
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しかし、この方法で放射性金属内包フラーレンを生成する場合、副生成物とし
て大量の放射性ススも生成してしまうため、フラーレンを回収する際にそのス
スによる周囲の汚染や実験者が内部被爆する恐れがある。また、同時に空のフ
ラーレンも生成してしまい、目的とする金属内包フラーレンの分離・精製に手
間がかかり、加えてその生成率も約0.1%と非常に低いという問題もある[25]。（こ
こでの生成率は、用いた全放射性核種に対するフラーレンに内包された核種の
割合とする。） 
 
1-4-2 既成の金属内包フラーレンの放射化 
あらかじめ用意した金属内包フラーレンに熱中性子を照射することで、(n,
 )反応により相対的に捕獲断面積の大きい内部の金属原子を選択的に放射化さ
せることができる。この方法により、菊地らはGd@C82に中性子を照射して放射
性金属内包フラーレン159Gd@C8および161Tb@C82の生成に成功した[20]。 
Thrashらは、165Ho内包フラーレンに中性子（熱中性子および高速中性子）
を照射した際の生成物の予想と結果を示した[26]。図1-8は起こりうる結果の予想
である。165Ho@C82に中性子が照射されると、内包されているHoが165Ho(n, 
反応を起こし、@C82が生成すると考えられる。しかし、中性子照射によ
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るフラーレンケージの損傷や、核反応の際の反跳現象によるHoの放出も同時に
起こりうる。実際、フラーレンケージ内にとどまった166Hoの割合は、8時間の照
射では約8%、20時間では1%にも満たなかった。照射前の165Ho@C82の生成効率
も低いことから、放射性金属内包フラーレンの生成法としては非常に効率が悪
いと言える。またこの実験により生成した166Hoの割合の最大値を求めると次の
ようになる。ここで、N：生成する放射性核種の個数、n：標的核の個数、f：入
射粒子の線束、：反応断面積、：壊変定数とそれぞれ定義し、f=5×1013(cm-2・
s-1)、=60×10-24(cm-2)、=7.3×10-6(s-1)と仮定した。 
 
 
 
 これは、中性子の照射により放射化され166Hoが照射終了時に生成した割
合は、長時間の照射を行った場合でも最大で0.041%に過ぎず、ほとんどの165Ho
@C82は放射化されずに残ることを意味する。つまり、放射化された金属内包フ
ラーレンと放射化されなかった金属内包フラーレンが混在しているということ
である。ここから放射性金属内包フラーレンのみを化学的に分離・精製するこ
とは不可能であるため、生成物は比放射能が低いものしか得られない。放射性
金属内包フラーレンの医療への応用を目指すためには比放射能が高いことが重
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図 1-8 165Ho 内包フラーレンに中性子を照射した際の生成物の予想と結果 
要であることから、この方法は適してないと言える。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
1-4-3 核反跳現象を用いた金属原子のフラーレンケージへの注入 
 近年、放射性金属内包フラーレンを生成する方法として、核反跳現象を
利用し、空のフラーレンケージに放射化された金属原子を直接注入する方法が
注目されている。この方法では、核反応の際に入射粒子の衝突や複合核からの
中性子放出により加速された反跳原子をフラーレンに衝突させて、フラーレン
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内部に挿入させる。この方法による金属内包フラーレンの生成の詳しい原理は2
-2節で述べる。 
 1995年、Braunらはアルゴン雰囲気化で中性子照射により40Ar(n, )41Ar反
応で反跳された41ArがC60に内包されることを報告した[27]。1996年には、大槻ら
によって7Li(p, n)7Beおよび12C(, n)7Be反応の反跳効果により7BeをC60に内包
させた7Be@C60の生成が報告された[28]。この他にも、この方法を用いた放射性金
属内包フラーレンの生成が多く報告されている。 
 この方法では、反跳された金属のみがフラーレンケージに挿入されるた
め、既存の安定な内包金属原子を放射化する前述の方法に比べて、比放射能が
極めて高い生成物を得ることができ、医療への応用を目指すために有用な方法
であるといえる。また、副生成物が少ないため周囲の汚染や実験者の被爆の恐
れも少ない。生成される金属内包フラーレン化学種が単一であると予測される
ため分離が容易であるという利点もあげられる。 
 しかし、入射粒子にプロトンなどの荷電粒子などを用いた場合には、ク
ーロン相互作用による励起やイオン化によってフラーレンケージが損傷し、生
成率の低下が懸念される。一方で、電荷をもたない高速中性子を用いた場合に
は、クーロン相互作用が働かないため、生成率の低下の恐れは少ない。そのた
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め本研究ではD-C反応よって生じた高速中性子を用いた。 
 
1-5 先行研究[29] 
 
 当研究室の先行研究にて、核反跳現象を利用して85Sr@C60の生成に成功し
た。また、その生成率が標的として用いたSr塩の粒径に反比例して大きくなるこ
とが示唆され、最大で約7%となった（表1-1）。しかし、用いたSr塩の化学組成
が異なるため密度などの物理的性質が異なることから、その再現性が課題とな
った。 
 
 
 
 
 
 
 
表 1-1  各 Sr 塩を用いた際の 85Sr の平均飛程、Sr 塩の粒径、および 85Sr@C60生成率 
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1-6 目的 
 
1-6-1 内包核種の選択 
 本研究では放射性金属内包フラーレンを生成するにあたり、フラーレン
に内包する放射性核種を以下のように検討し、88Yを選定した。 
1. 先行研究で用いられたSrと原子番号が1しか変わらない。 
⇒Srの場合と同程度の質量数が見込め、同程度の反跳効果が期待される。 
2. 放出される線が複数あり、エネルギーの近いバックグラウンド放射線もな
い。 
⇒88Yは898 keV及び1836 keVの2種類の線を放出するが、85Sr は514 keVの
みを放出し、511 keVのバックグラウンド線とエネルギーが近いため放射能
の低い試料は解析が困難であった。 
3. Y内包フラーレンの研究例が多い。 
⇒生成物の物性などの比較が可能となる。 
4. 様々な均一粒径の酸化物ナノ粒子が市販されている。 
⇒化学組成の違いに由来する密度の違いを気にせず、粒径だけを変数とした
実験が可能である。 
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5. Yの放射性同位体が放射線治療薬として市販されている。 
⇒将来的に放射性のY内包フラーレンを医療応用することが期待できる。 
 
1-6-2 本研究の目的 
 本研究では先行研究より更に小さい粒径の酸化物を用い、粒径の異なる
酸化物を用いることで標的の密度による影響を考慮する必要性を排除し、生成
率の粒径依存性に焦点を当てて調査した。また、試料の作製条件が生成率に与
える影響についても調査した。 
 さらに安定同位体を用いてY内包フラーレンを生成し、核反跳により生成
した88Y@C60の液体高速クロマトグラフィ （ーHPLC）の挙動と比較することで、
88Y内包フラーレンの生成を確かめた。 
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第二章 原理 
 
2-1 中性子による核反応と反跳効果[31] 
 
 核反応の一般式は以下のように表される。 
X＋a→Y＋b または X(a, b)Y 
 ここでX：標的核、a：入射粒子、Y：生成核、b：放出粒子をそれぞれ表
すものとする。中性子が標的核に衝突し相互作用するとき、反応の前後で全粒
子の運動エネルギーが保存される弾性散乱と保存されない非弾性散乱が起こる。
中性子は電荷を持たないため、原子核との間にクーロン障壁ができず、容易に
原子核に近づくことができる。ある程度の距離（10-13 cm程度）まで原子核に近
づくと、核力が働き中性子が原子核に捕獲され複合核を作る。通常、複合核は
励起され短時間で余分なエネルギーが放出される。この複合核を経て起こる核
反応は、中性子のエネルギーによって種類や起こりやすさが異なる。中性子の
エネルギーによって起こる反応の特徴を表2-1にまとめた。 
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中性子エネルギーの小さい領域では主に(n, )が起こる。このようなエネ
ルギーを熱中性子と呼ぶ。エネルギーが0.5 MeVを超えると非弾性散乱が起こる
ようになる。陽子や粒子が放出される反応では数MeVのしきい値を持つが、速
中性子はこれを乗り越えることができ(n, p), (n, )反応も起こる。更に10 MeV
を超える高速中性子だと(n, 2n)反応のような二つ以上の粒子を放出する反応も
起こる。 
 弾性散乱の場合、エネルギーを持った入射粒子が核反応において標的核
と衝突する際、運動量が保存され標的核が加速される。これを核反跳効果とい
中性子の種類 エネルギー 主な反応 
遅い中性子（Slow neutron） 0＜En＜500 keV  
熱中性子 En～0.025 eV (n, ) 
熱外中性子 ～0.4 eV＜En (n, ) 
共鳴中性子 1 eV＜En<1 keV (n, ) 
中速中性子 1 keV＜En＜500 keV (n, n) 
速中性子（Fast neutron） 500 keV＜En＜10 MeV (n, n), (n, n’), (n, p), (n, ) 
高速中性子 10 MeV＜En (n, n’), (n, p), (n, ), (n,2n) 
表 2-1 中性子のエネルギーによって起こる反応の特徴 
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い、生成核が受け取ったエネルギーを反跳エネルギーという。 
 本研究では天然の同位体存在度が100%である89Yを標的核とし、30 MeV
および50 MeVの高速中性子を照射した際に起こる(n, 2n)反応の反跳効果を利
用した。以下に生成核である88Yが受ける反跳エネルギーの概算方法を示す。 
 
・88Yの反跳エネルギーの算出 
(n, 2n)反応を 
① 89Yに高速中性子が衝突し、複合核である90Yが生成する。 
② 90Yから2つの中性子が放出し88Yとなる。 
の二段階の反応に分離し、(n, 2n)反応の反跳エネルギーを見積もった。 
① 89Yが中性子と衝突し複合核90Yを生成した際に受けるエネルギー 
ここで衝突する中性子の最大エネルギーEnmax=30, 50(MeV)、質量m=1.01、
速度v、衝突された標的核のエネルギーERmax、質量M=88.9、速度Vとする。 
運動エネルギー保存則から   
より、 
二式より、 
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よって、 
 
ここにそれぞれ値を代入。 
(1) Enmax=30 MeVの時 
 
 
 
 
 
(2) Enmax=50 MeV の時 
 
 
 
 
 
 
 
② 90Y から 2 つの中性子が放出され、88Y となった際に受けるエネルギー 
 2 つの中性子はそれぞれ 4方向に放出されるので、核反応のエネルギー
がこの 2 つの中性子の運動エネルギーの和として配分されるなら、89Y が受ける
反跳エネルギーの平均値は 0 となるはずである。 
以上の仮定から、生成した 88Y が受ける平均反跳エネルギーは Enmax=30 
MeV では 337 keV、Enmax=50 MeV では 562 keV であると見積もられる。 
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2-2 反跳現象を利用した金属原子の注入 
 
核反応により反跳効果を受けた生成核はそのエネルギー分だけ加速され
る。その後、適切なエネルギーでフラーレンケージに衝突するとケージ内部に
挿入される。反跳現象を利用した挿入の概略図を図 2-1 に示した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2-1 中性子照射による反跳現象を用いた生成法の概略図 
 
 大槻らは核反跳現象を用いた 7Be@C60の生成の報告と共に、直接挿入過
程の可能性を示唆するため ab initio 分子動力学シミュレーションを行った[28]。そ
の結果、反跳エネルギーを持った 7Be はサンプル中でフラーレン分子を破壊し
ながら運動エネルギーを失っていき、100 eV 程度までエネルギーを失ったとこ
ろでフラーレンの六員環を通りぬけたものがケージ内部に挿入されて内包フラ
ーレンとなることが分かった（図 2-2）。 
 
生成核 
 
中性子 
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反跳現象を利用した生成法において金属内包フラーレンの生成率を左右
させると考えられる要因の一つに、照射場における放射線場によるフラーレン
分子の損傷がある。大槻らは C60粉末に最大エネルギー30 MeV の制動放射線を
照射し生成物を調べた[32]。その結果、高エネルギーの線によるイオン化を経て
C60の二量体を含む多量体が多く生成されることが示唆された。放射性金属を内
包した C60の生成を目的とした際、C60多量体の生成は目的物の生成を妨げる可
能性がある。 
 一方で、Lebedev らは原子炉中性子を照射した際の C60の耐久性を調査し
た[33]。その結果、熱中性子により固体の C60から C60O や C60=C=C60、C60-O-C60
図 2-2 5keV の 7Be2+が C60の六員環の中心に衝突した際のシミュレーション 
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などの分子が生成することが分かった。また高速中性子のフルエンスが=1016 
n/cm2以下では C60はほぼ安定であり、=1017 n/cm2以上では C60の生存性が減少
することが分かった。実際に、C60に原子炉中性子を 4.6 時間照射（=9.6×1015 
n/cm2）した際の C60生存率は 93.6%であった。 
 
2-3 Ge 半導体検出器 
 
2-3-1 原理 
 半導体検出器とは半導体を用いた放射線検出器であり、原理は気体電離
箱とほぼ同じである。気体電離箱は放射線によりイオン化され生じた気体分子
正イオンと電子を、外部から電圧をかけて生じさせた電場中で移動させて、外
部回路に生じた電流値を測定する。一方、半導体検出器はキャリアのないケイ
素、ゲルマニウムなどの半導体結晶中で正孔と電子を生じさせ、このイオン対
を高電圧印加した電極に集めることで電流値を測定する（図 2-3）。 
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半導体検出器では入射粒子の個数だけでなく、そのエネルギーも測定す
ることができる。ゲルマニウムを半導体として用いた場合、一対の電子正孔対
が生じるエネルギーは 2.98 eV である。これは気体分子をイオン化させるのに必
要なエネルギーの約 1/10 である。これにより、同エネルギーの放射線では気体
電離箱と比較して約 10 倍のイオン対が生じるため、より正確な放射線のエネル
ギーが測定可能となる。更に、このような固体検出器は気体のものと比べて非
常に高密度であるため、線を高感度で測定することができる。以上より、半導
体結晶としてゲルマニウムを用いる利点は、線などの大きなエネルギーの放射
線を高感度かつ高エネルギー分解能で測定できる点である。 
図 2-3 半導体検出器の概要図 
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線は単一のエネルギーを持ち、その値は放射壊変を起こす核種に固有で
ある。線のエネルギーを測定しエネルギーごとの強度分布を調査することを
線スペクトロメトリという。先に述べた特徴からゲルマニウム半導体検出器は
線スペクトロメトリに最適であると言える。 
ゲルマニウム半導体検出器は使用する際、液体窒素で冷却する必要があ
る。これは、ゲルマニウムのバンドギャップが小さいため、常温下で熱エネル
ギーによりバンドギャップを超える電子が生じ、それがノイズとして検出され
てしまうからである。ゲルマニウム半導体検出器に線が入射されると電子対が
生じ、高電圧印加によりパルス電流として検出される。前置増幅器によりパル
ス変換・増幅したのち、更に主増幅器で増幅させ、マルチチャンネルアナライ
ザ（MCA）にて波高分析が行われる。MCA に収集された測定データは、コンピ
ュータなどの外部の記憶装置に転送される。 
 
 
 
 
図 2-4 ゲルマニウム半導体検出器を用いた線測定装置の構成 
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2-3-2 ゲルマニウム半導体検出器による放射能決定 
 ゲルマニウム半導体検出器にて測定された線スペクトルの例を図 2-5 に
示す。図の横軸はゲルマニウム半導体検出器に入射された線のエネルギー（チ
ャネル）、縦軸はカウント数を示す。単位時間当たりのカウント数を計数率（count 
per second：cps）と定義し、その値から測定した放射性物質の放射能を求めるこ
とができる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 計数率から放射能を求める過程において①エネルギー校正と②計数効率
校正の二つの校正と、③幾何学補正が必要となる。 
図 2-5 ゲルマニウム半導体検出器で測定された線スペクトルの例 
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① エネルギー校正 
 検出された線のエネルギーを正確に求めるために必要であり、エネルギ
ー既知の線放出核種を測定することで校正が可能である。測定したチャンネル
とエネルギーは一次関数で表される。 
② 計数効率校正 
 放射性核種からの線を正確に定量するために必要となる。線は測定試料
から 4方向に放出されるため、そのすべてを検出することはできない。試料か
ら放出された線のうち検出器の有感部に到達した線の割合を幾何効率といい、
検出器や試料の形状、検出器と試料の距離等に依存する。また、線は非常に透
過率が高く、エネルギーに比例して透過率が大きくなるため、検出器に入射し
た線はエネルギーに依存した割合でしか検出できない。このような要因により、
放射能を決定するには実際に検出される線の割合を調査する必要がある。 
 先行研究[29]にてエネルギーに対する検出効率校正曲線が求められており、
以後の放射能決定に用いた。既知の放射性核種から求めた計数効率校正曲線を
図 2-6 に示した。この計数効率校正曲線は検出器からの距離 0.8 cm の位置で測
定されたものであり、以後の試料はすべて同じ距離で測定した。 
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図 2-6 から求めた 898, 1836 keV を含む高エネルギー側（約 160 keV 以上）での
効率計算の直線の式は、 
ln()＝-0.7487[ln(E)]+0.521      （式 2-1） 
であった。この式より 88Y が放出する線のエネルギー898, 1836 keV での計数効
率はそれぞれ、0.027, 0.015 と求まった。 
 これらの値よりゲルマニウム半導体検出器で検出された 88Y の線の係数
率（cps）を放射能（Bq）に変換する。計数率 C と放射能 A は次の関係式で表さ
れる。 
  （式 2-2） 
図 2-6 計数率効率校正曲線 
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は検出器固有の検出効率であり 898, 1836 keVでそれぞれ、0.027, 0.015である。
Iは注目する核種の線の放出確率であり 898, 1836 keV でそれぞれ、0.92, 0.993
である。 
これらの値を式 2-2 にそれぞれ代入すると、 
(1)898 keV の場合 
 
                             ＝40 C  
(2)1836 keV の場合 
 
                             ＝67 C    
となる。 
③ 試料形状に対する幾何学補正 
 ②で述べたように試料から放出される線のすべてを検出器で検出するこ
とはできず、その効率は試料の形状にも依存する。そこで形状の異なる試料の
測定結果を比較する際に、試料形状に対する幾何学補正gを考慮する必要があ
る。今、放射能が等しく、試料形状の異なる試料を測定した計数値をそれぞれ
CA、CBとする。この時の幾何学補正はg=CA/CBであらわされる。 
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本研究では mLバイアルに 10 mL の放射性試料を入れたもの、50 mL
バイアルに 35 mL の放射性試料を入れたもの、試料の分離に用いたメンブレン
フィルター、5 本の 6 mLバイアルにそれぞれ 0.75 mLの放射性試料を入れたも
のをそれぞれ互いに比較する。そのため、それぞれの放射能を測定し、その結
果を mLバイアルに 10 mL の放射性試料を入れたものの結果と直接比較でき
るように補正値を求めた。 
(1)mLバイアルに 35 mLの試料→ mL バイアルに 10 mL の試料に変換する
幾何学補正値の計算 
図 2-8のように 50 mLバイアルに 35 mLの 88Yの HCl溶液（A）から 20 mL
バイアルに 10 mL 分取した（B）。その後、50 mL バイアルに 10 mL の HCl を加
え（C）、それぞれの放射能を測定した（表 2-2）。測定結果は半減期補正の値で
ある。  
 
 
 
 
図 2-7 mL バイアルに 35 mL の試料→ mL バイアルに 10 mL の試料への 
変換の幾何学補正値をもとめるための実験スキーム 
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 以上の結果を踏まえて、（C）を（A）の値から（B）を引いたもので割れ
ば補正値が求まる。すなわち、 
・898 keV の場合 
 
・1836 keV の場合 
 
となる。 
(2)メンブレンフィルター→ mLバイアルに 10 mL の試料に変換する幾何学補
正値の計算 
88Y2O3がのったメンブレンフィルタ （ーD）に conc. HClを 10 ml通じ 20 mL
バイアルに回収した後（図 2-10）、バイアル（E）とフィルター（F）の放射能を
測定した（表 2-3）。測定は同日に行ったため半減期補正は行わず、計数率をそ
のまま用いて計算した。 
試料名 88Y の線エネルギー(keV) 放射能(cps) 誤差(cps) 
（A） 
898 90.9 0.5 
1836 54.0 0.3 
（B） 
898 64.4 0.2 
1836 38.7 0.2 
（C） 
898 37.4 0.3 
1836 22.0 0.2 
表 2-2 (A), (B), (C)のそれぞれの測定結果 
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以上の結果を踏まえて、（E）を（D）の値から（F）を引いたもので割れ
ば補正値が求まる。すなわち、 
 
・898 keV の場合 
 
・1836 keV の場合 
 
となる。 
試料名 88Y の線エネルギー(keV) 放射能(cps) 誤差(cps) 
（D） 
898 0.853 0.012 
1836 0.515 0.021 
（E） 
898 0.758 0.0091 
1836 0.467 0.0097 
（F） 
898 0.0428 0.00042 
1836 0.0235 0.00052 
図 2-8 メンブレンフィルター→ mL バイアルに 10 mL の試料への 
変換の幾何学補正値をもとめるための実験スキーム 
表 2-3 (D), (E), (F)のそれぞれの測定結果 
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(3)本のmL バイアルに 0.75 mL の試料→ mLバイアルに 10 mL の試料に変
換する幾何学補正値の計算 
 図 2-11 のように 2 mL バイアルに 10 mL の 88Y の HCl 溶液（G）から
本のmLバイアルに 0.75 mL ずつ分取した（H）。その後、20 mL バイアルに 3.75 
mLの HCl を加え（I）、それぞれの放射能を測定した（表 2-4）。測定結果は半減
期補正の値である。 
 
 
 
 
 
 
 
 以上の結果を踏まえて、（G）の値から（I）を引いたものを（H）で割れ
ば補正値が求まる。すなわち、 
試料名 88Y の線エネルギー(keV) 放射能(cps) 誤差(cps) 
（G） 
898 31.9 0.3 
1836 18.6 0.2 
（H） 
898 16.5 0.2 
1836 9.53 0.2 
（I） 
898 19.0 0.2 
1836 11.3 0.2 
図 2-9 本のmL バイアルに 0.75 mL の試料→ mL バイアルに 10 mL 
の試料への変換する幾何学補正値をもとめるための実験スキーム 
表 2-4 (G), (H), (I)のそれぞれの測定結果 
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・898 keV の場合 
 
・1836 keV の場合 
 
となる。 
 
以後の実験結果は上記より求めた補正値を用いて評価した。その際、誤差につ
いても補正を考慮した。 
また、線の測定誤差についても考慮しなければならない。放射線は放射
性核種の放射壊変によって放出されるが、その核種がいつ壊変するのか予測す
ることは難しい。そのため、測定ごとに必ず統計的なばらつきが生じる。この
誤差は計数誤差と呼ばれ、計数値の平方根で表される。本論文中における実験
値の誤差はこの計数誤差が一連の操作の中で最も大きい誤差を生じると考えた。 
 
2-4 加速器による高速中性子の照射 
 
 図 2-10 に 89Y(n, 2n)88Y の励起関数を示す。照射される中性子のエネルギ
ーが 20 MeV の時に反応断面積は最大となるが、TRIM コードを用いた計算によ
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り反跳された 88Y が C60層に放出される確率は、粒径 30-50 nm の酸化物を用い
た場合は 99%であるが（図 2-11）、粒径 400 nm の場合では 0.75%と非常に低い
（図 2-12）。そこで本研究では 30 MeV 及び、50 MeV の高速中性子を照射する
ことで、88Y@C60の生成を試みた。粒径 30-50 nm では 88Y は 99%以上 C60層に放
出され、粒径 400 nm では 30 MeV では 7.3%、50 MeV では 55.0%放出される（図
2-13, 14, 15, 16）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2-10 89Y(n, 2n)88Y の励起関数[30] 
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図 2-12 20 MeV 照射における粒径 400 nm の飛程の計算結果 
図 2-11 20 MeV 照射における粒径 30-50 nmの飛程の計算結果 
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図 2-13 30 MeV 照射における粒径 30-50 nm の飛程の計算結果 
図 2-14 30 MeV 照射における粒径 400 nm の飛程の計算結果 
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図 2-15 50 MeV 照射における粒径 30-50 nm の飛程の計算結果 
図 2-16 50 MeV 照射における粒径 400 nm の飛程の計算結果 
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本研究での高速中性子の照射は、30 MeV については日本原子力研究開発
機構にある TANDEM 加速器、および 50 MeV については東北大学にあるサイク
ロトロンにて行った。 
 いずれの加速器においても重陽子を加速させカーボン板に衝突させるこ
とで、D-C 反応により高速中性子を発生させる。D-C 反応は先行研究で用いら
れた D-T 反応と比べて、中性子発生源として用いる HTO の揮発等による放射能
漏れの危険性も無く、T の減衰によって標的原子数が減少する問題も無視できる
という利点がある。 
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第三章 30 MeV高速性子照射によるY@C60の生成率
の粒径依存性の調査 
 
3-1 目的 
 本章では、先行研究にて示唆されていた M@C60の生成率の粒径依存性を
調査するため、密度など粒径以外の要素を統一できるように標的として用いる
金属塩を酸化イットリウムに変更し、市販のナノ粒子を用いることで比較的均
一なさらに細かい粒径の試薬を用意して実験を行った。 
 
3-2 実験手順 
 
 粒径 400 nm の Y2O3（高純度化学研究所、純度 99.99%）を 10 mg（3-a）
と 100 mg（3-b）、粒径 30-50 nm のもの（IOLITEC GmbH、純度 99.95%）を 10 mg
（3-c）用意した。それぞれに対し重量比 1:1 になるように C60（東京化成工業、
純度 99.9%）を CS2に溶解し滴下して混合した(図 3-1、表 3-1)。これらの試料を
走査型電子顕微鏡（Scanning Electron Microscope：SEM）で観察した。 
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これらをPEバイアルに封入し日本原子力研究開発機構のタンデム加速器
にて D-C 反応により生じた高速中性子（30 MeV）を照射した。照射後の試料を
CS2に溶解しメンブレンフィルターでろ過し、フィルターを十分に乾燥させた後、
ここにアニリンと conc. HCl を順に通じた（図 3-2）。空の C60は CS2、Y@C60はア
ニリン、Y2O3は conc. HCl に抽出される。これらの溶液の線を Ge 半導体検出器
で測定した。 
 
 
 
 
 
 
試料名 3-a 3-b 3-c 
Y2O3の粒径（nm） 400 30-50 
混合比（Y2O3:C60） 1:1 
合計重量（mg） 20 200 20 
表 3-1 作成した試料の詳細 
図 3-1 試料の作成スキーム 
図 3-2 照射試料の分離スキーム 
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3-3 結果 
 
3-3-1 試料から検出された放射能 
 試料 3-a, 3-b および 3-c に対して作用したそれぞれの溶液から検出された
88Y の線の放射能（cps）とその割合（%）を表 3-2 に示した。それぞれの放射
能は 898 及び, 1836 keV の測定値に半減期補正、幾何学補正を行った後の平均値
である（以下同様）。（D. L. ：Detection limit、検出限界） 
 
 3-3-2 照射前試料の SEM 画像 
 照射前の試料をそれぞれ SEM によって形態観察した。図 3-3 は試料 3-a, 
3-b、図 3-4 は試料 3-c に対応する。画像上に C60の矢印で針状結晶を示した。 
 
 
 
3-a 3-b 3-c 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
CS
2
 ＜D. L. 0 ＜D. L. 0 ＜D. L. 0 
アニリン 0.00232±0.00013 6.35±0.32 0.00803±0.0022 2.28±0.05 0.00139±0.00020 4.04±0.25 
HCl 0.0342±0.0014 93.6±3.3 0.345±0.002 97.7±0.6 0.0330±0.0005 96.0±1.4 
フィルター ＜D. L. 0 ＜D. L. 0 ＜D. L. 0 
表 3-2 試料 3-a, 3-b および 3-c の各抽出溶液とフィルター上の 88Y の放射能と割合 
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3-4 考察 
 いずれの試料においても 88Y の大半が HCl 溶液から検出されていること
から、反跳された 88Y の多くが酸化物中に捕獲され、酸化物から放出されたもの
はごく僅かであることが分かった。また、CS2溶液では 88Y が検出限界以下(<D. 
L. )であったのに対して、アニリン溶液からはわずかに検出された。CS2には空
の C60のみが、アニリンには M@C60が溶解すると考えられることから、アニリ
ン溶液中の放射能は 88Y@C60に由来し、生成率は 2-5%であることが分かった。
先行研究において粒径が約 0.5 m の Sr シュウ酸塩標的を用いた M@C60の生成
率と、今回の酸化物ナノ粒子標的における生成率はほぼ同程度であった。一方、
先行研究において標的物質の粒径に反比例して生成率が大きくなることが示唆
されていたが、今回の実験では粒径の異なる試料間における生成率の有意な差
を見出すことができなかった。これは SEM で観察した試料の状態から Y2O3ナ
図 3-3 試料 3-a, 3-b の SEM 画像 図 3-4 試料 3-c の SEM 画像 
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ノ粒子が凝集し混合状態が均一でなく、また、C60に対して Y2O3が過剰な量で
あることが原因と考えられ、今後 C60と Y2O3の混合比など試料の作製方法を改
善する必要があることが分かった。 
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第四章 50 MeV 照射による試料の形状・混合方法・
混合比が M@C60の生成率に与える影響の調査 
 
4-1 背景 
 
 第三章では、88Y@C60の生成にあたり先行研究で示唆されていた生成率の
粒径依存性について調査を行い、試料の作製方法に改善の必要があることが分
かった。本章ではその結果を踏まえ、いくつかの条件を検討して試料を作成し、
88Y@C60の生成率向上を目指した。検討した条件は以下の三つである。 
(a)照射前の試料の成型 
→試料全体に照射されるビーム量を均一にする。 
(b) C60と Y2O3の混合方法 
 →Y2O3ナノ粒子を凝集させずに試料を作製する。 
(c) C60と Y2O3の混合比 
 →C60に対して Y2O3が適量である試料を作製する。 
それぞれについて生成率との因果関係を調査するため、（a）照射前試料形状の
検討（4-3 節）、（b）試料調整時における C60の混合状態の検討（4-4 節）、（c）
C60/Y2O3混合比の検討（4-5 節）、それぞれの条件について実験を行った。 
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4-2 予備実験（照射する高速中性子のエネルギーの差が
M@C60生成に与える影響） 
 
4-2-1 目的 
 本節は、前節で用いた 30 MeV の高速中性子と核反応断面積がほぼ等しく、
反跳エネルギーが 1.5 倍となる 50 MeV の高速中性子を用いることで M@C60の
生成が標的の状態によってどのように影響を受けるのか、前節の 30 MeV の場合
と比較し調査した。これより得られた結果により、以降の実験で照射する試料
の作成方法を決定した。 
 
4-2-2 実験操作（50 MeV 照射） 
 3-2 節と同様に粒径 400 nm 及び、粒径 30-50 nm の Y2O3を用意し、それ
ぞれに対し重量比 1:1 になるように C60（東京化成工業、純度 99.9%）を秤取り、
CS2に溶解させた状態で酸化物ナノ粒子に滴下・乾燥し、その後均一になるよう
によく混合した。 
 
 
 
 
試料名 4-2-a 4-2-b 4-2-c 
Y2O3の粒径（nm） 400 30-50 
混合比（Y2O3:C60） 1:1 
合計重量（mg） 20 200 20 
表 4-1 作成した試料の詳細 
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これらをポリ袋に封入し、東北大学サイクロトロン・ラジオアイソトー
プセンター（CYRIC）にて D-C 反応により生じた高速中性子（50 MeV）を照射
した。照射後の試料を CS2に再溶解しメンブレンフィルターでろ過し、フィル
ターを十分に乾燥させた後、ここにアニリンと conc. HClをそれぞれ順に通じた。
これらの溶液試料の線を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
4-2-3 結果・考察 
 照射後の試料を観察した結果（図 4-1, 2, 3）、試料 4-2-b において試料を封
入したポリ袋が破け、中身が露出しているものがあった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4-1 照射後の試料 4-2-a 
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図 4-2 照射後の試料 4-2-b 
図 4-3 照射後の試料 4-2-c 
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また、それぞれの試料の溶液および、フィルターの線を測定した結果、
88Y に由来する線だけでなく、88Zr（半減期 83.4 日、392.87 keV）に由来する
線も検出された。これらの結果（表 4-2）より、何らかの原因で絶縁体であるポ
リ袋上にプロトンに由来したと考えられる電荷が蓄電し、熱が生じることでポ
リ袋が破けたと考えられる。試料中に計測された 88Zr の由来について明らかで
はないが、何らかの理由でプロトンに由来する核反応（89Y(p, 2n)88Zr）が起こっ
たことで 88Zr が生成したと考えられる。88Zr は電子捕獲壊変により 88Y となるた
め、(n, 2n)反応により生成した 88Y@C60の生成率を求める弊害となる。また、梱
包していたポリ袋の破損により放射性の試料が流出することで、周囲の汚染や
実験者の被爆の恐れもあることから、以降の実験では試料を導電性フィルムの 
袋に封入して行う必要があることが分かった。 
 
 
4-2-a 4-2-b 4-2-c 
88
Y（cps） 88Zr（cps） 88Y（cps） 88Zr（cps） 88Y（cps） 88Zr（cps） 
CS
2
 ＜D. L. ＜D. L. 0.00439±0.09029 0.00272±0.00034 ＜D. L. ＜D. L. 
アニリン 0.0348±0.0004 0.0142±0.0006 0.0674±0.0010 0.0342±0.0016 0.0123±0.0003 0.00320±0.00039 
HCl 1.96±2 1.31±0.01 7.43±0.-07 3.03±0.06 1.07±0.02 0.333±0.015 
フィルター 0.105±0.003 0.104±0.003 7.45±0.07 3.28±0.05 0.809±0.012 0.270±0.015 
表 4-2 試料 4-2-a, 4-2-bおよび 4-2-cの各抽出溶液とフィルター上の 88Yと 88Zrの放射能 
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4-3 照射試料形状の検討 
 
4-3-1 目的 
 これまでの実験では試料を粉末状で封入し、高速中性子照射行って 
いた。粉末状試料は照射後の取扱について試料粉末の飛散などに注意が必要な
ものの溶液への溶解が容易であり、試料作成も簡便であったことから問題はな
いと考えてきた。しかし、先の様な原因不明の電荷蓄積や誘導核反応が起こっ
た場合、試料粉末が飛散する漏洩事故に発展する事態も考え得る。加えて、本
題である金属内包フラーレン生成についてもこれでは粉末試料が密閉袋内で偏
り、照射されるビーム量やエネルギーが予想から外れることも考えられる。こ
の様な懸念を払拭するため、照射後の試料の取扱は手間がかかるものの粉末の
流出が無いペレット状に試料を加工することで問題解決を図るため、粉末状試
料の場合と比較を行うこととした。 
 
4-3-2 実験手順 
 粒径 400 nm の Y2O310 mg を用意し、ここに C6010 mg を CS2に溶解し滴
下して混合した。これらを7 mm のペレット状に成型したもの（4-3-a, 図 4-4）
と、粉末状態のもの（4-3-b, 表 4-3）をそれぞれ導電性黒色カーボンポリ袋に封
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入し、D-C 反応により生じた高速中性子（50 MeV）を東北大学サイクロトロン・
ラジオアイソトープセンター（CYRYC）にて照射した。照射後の試料を CS2に
溶解させ一晩マグネチックスターラーを用いて撹拌し、さらに超音波洗浄を用
いて一時間程度粉砕した。この溶液をメンブレンフィルターでろ過し、フィル
ターを十分に乾燥させた後、ここにアニリンと conc. HCl を順に通じた。これら
の溶液試料の線を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
 
 
 
 
 
 
4-3-3 結果・考察 
 試料 4-3-a, 4-3-b に対して作用させたそれぞれの溶液から検出された 88Y
の線の放射能（cps）とその割合（%）を表 4-4 に示した。それぞれの放射能は
898, 1836 keV の測定値に半減期補正、幾何学補正を行った後の値である。 
試料名 4-3-a 4-3-b 
Y2O3の粒径（nm） 400 
混合比（Y2O3:C60） 1:1 
合計重量（mg） 20 
成型 あり なし 図 4-4 成型後の試料 4-3-a 
表 4-3 作製した試料の詳細 
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 生成した 88Yの放射能の総量はペレット状に加工した試料 4-3-aの方が強
く観測されており、粉末状試料である 4-3-b と比較すると生成放射能量が 3 倍と
なった。 また、アニリン溶液から検出された 88Y の割合はどちらの試料もほぼ
2%程度と同じであった。これは試料をペレット状にすることで高速中性子が均
一に当たるようになり、89Y(n, 2n)88Y の核反応が効率よく起こったためであると
考えられる。また、アニリンへの抽出率に大きな差がみられないことから、照
射試料のペレット化はより安全に比放射能の高い 88Y@C60を得るためには有用
であることが分かった。 
 
 
 
 
4-3-a 4-3-b 
放射能（cps） 割合（%） 放射能（cps） 割合（%） 
CS
2
 0.0176±0.0003 0.0572±0.0008 0.0212±0.0003 0.195±0.003 
アニリン 0.467±0.003 1.56±0.01 0.260±0.004 2.39±0.03 
HCl 25.3±0.2 84.2±0.5 7.00±0.07 64.4±0.6 
フィルター 4.26±0.07 14.2±0.2 3.59±0.05 33.0±0.5 
表 4-4 試料 4-3-a, 4-3-b の各抽出溶液とフィルター上の 88Y の放射能と割合 
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4-4 試料調整時における C60の混合状態の検討 
 
4-4-1 目的 
 先行研究にて M@C60の生成率は、用いる金属塩の粒径に反比例して大き
くなることが示唆されていたが、第三章ではそのような傾向は確認できなかっ
た。SEM 観察で確認した試料の状態から、Y2O3ナノ粒子が凝集し C60との混合
状態が均一でなかったことが原因と考えられた。本実験ではナノ粒子を C60と均
一に混合するような試料調整方法を検討し 88Y@C60の生成率向上を目指した。 
 
4-4-2 実験手順 
 粒径 400 nm 及び、粒径 30-50 nm の Y2O3を 10 mg 用意し、それぞれに
対し C60 10 mgを粉末状態、または CS2溶液の状態でナノ粒子と混合した（表 4-5）。
これらの試料の一部を用いて SEM による形態観察をしたのち、残りの試料を7 
mm のペレット状に成型した。これらのペレット状試料を導電性黒色カーボンポ
リ袋に封入して、東北大学サイクロトロン・ラジオアイソトープセンター
（CYRYC）にて D-C 反応により生じた高速中性子（50 MeV）を照射した。照射
後の試料を CS2に溶解させ一晩マグネチックスターラーを用いて撹拌し、さら
に超音波洗浄機を用いて一時間程度粉砕した。この溶液をメンブレンフィルタ
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ーでろ過し、フィルターを十分に乾燥させた後、ここにアニリンと conc. HCl を
順に通じた。これらの溶液試料の線を Ge 半導体検出器で測定した。 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4-4-3 結果・考察 
試料 4-4-a, 4-4-b, 4-4-cおよび 4-4-dに対して作用したそれぞれの溶液から
試料名 4-4-a 4-4-b 4-4-c 4-4-d 
Y2O3の粒径（nm） 400 30-50 
混合比（Y2O3:C60） 1:1 
合計重量（mg） 20 
CS2に溶解 あり なし あり なし 
表 4-5 作製した試料の詳細 
図 4-5 試料の作製スキーム 
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検出された 88Y の線の放射能（cps）とその割合（%）を表 4-6 に示した。それ
ぞれの放射能は 898, 1836 keV の測定値に半減期補正、幾何学補正を施した後の
値である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 試料 4-4-a,b および 4-4-c,d を比較すると、どちらの粒径においても粉末状
態で混合した試料 4-4-b及び 4-4-dが、C60を CS2に溶解させて混合した試料 4-4-a
 
4-4-a 4-4-b 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
粒径 400 nm 
試料状態 溶液を混合 粉末を混合 
CS
2
 0.00201±0.00010 0.0476±0.0021 0.00565±0.00014 0.0939±0.0021 
アニリン 0.0491±0.0004 1.16±0.09 0.126±0.002 2.09±0.03 
HCl 4.07±0.11 96.1±2.2 5.62±0.10 93.4±1.5 
フィルター 0.112±0.001 2.64±0.02 0.266±0.006 4.43±0.09 
 
4-4-c 4-4-d 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
粒径 30-50 nm 
試料状態 溶液を混合 粉末を混合 
CS
2
 ＜D. L. 0 0.00382±0.00010 0.115±0.003 
アニリン 0.0135±0.0003 0.289±0.006 0.0157±0.0003 0.474±0.007 
HCl 4.60±0.12 98.4±2.2 3.23±0.05 97.6±1.2 
フィルター 0.0635±0.002 1.36±0.03 0.0585±0.0007 1.77±0.02 
表 4-6 試料 4-4-a, 4-4-b, 4-4-c および 4-4-d の 
各抽出溶液とフィルター上の 88Y の放射能と割合 
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及び 4-4-c に比べて生成率が大きくなる傾向がみられた。また、照射前の試料を
観察した結果（図 4-6, 7）、CS2に溶解させて混合した試料の状態（図 3-5, 6）と
比較して C60結晶に Y2O3ナノ粒子が付着しており、溶液を混合した試料と比較
すると酸化物ナノ粒子が C60微結晶を包み込む形となり、溶液を混合したことに
より C60結晶とナノ粒子が分離していた前出の形態と比べると、ナノ粒子から
C60へ反跳核を注入するに際しては幾何学的に有利な形態となっていることがう
かがえる。これより、粉末状態で混合した試料において生成率が上昇したと考
えられ、核反跳現象を利用した合成法に適した試料の作製法であるといえる。 
 
 
 
  
  
 しかしながら、3 章と同様にどちらの試料作製条件においても粒径の異な
る試料間における生成率に大きな差はみられなかった。これは、混合前の Y2O3
ナノ粒子を SEM で観察した結果（図 4-8, 9）、どちらの粒径の試薬においてもナ
ノ粒子が凝集しており、試料調整の際に混合方法を変えたとしてもナノ粒子の
図 4-6 試料 4-4-b の SEM 画像 
 
図 4-7 試料 4-4-d の SEM 画像 
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物理形態に変化を与えることはできず、生成率に有意な差を与えられなかった
と考えられる。 
 
 
 
 
 
4-5  C60/Y2O3混合比の検討 
 
4-5-1 目的 
 第三章にて試料の混合重量比が 1:1 では C60に対して Y2O3が過剰である
ことが SEM の観察結果から示唆された。そのため、反跳された Y 原子がナノ粒
子から放出されても再び Y2O3層に捕獲されやすくなり、88Y@C60の生成に有利
に働いていない可能性がある。本節では C60と Y2O3の混合重量比を変えること
で生成率の向上を目指した。 
 
4-5-2 実験手順 
 粒径 400 nm の Y2O310 mg に対し、重量比 1:1, 1:5, 1:10 になるように C60
図 4-8 Y2O3（400 nm）の SEM 画像 
 
図 4-9 Y2O3（30-50 nm）の SEM 画像 
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を粉末状態で混合した（表 4-7）。これらの試料一部を取り SEM で観察し、残り
の試料を7 mm のペレット状に成型した後、導電性黒色カーボンポリ袋に封入
して、東北大学サイクロトロン・ラジオアイソトープセンター（CYRYC）にて
D-C 反応により生じた高速中性子（50 MeV）を照射した。照射後の試料を CS2
に溶解させ一晩マグネチックスターラーを用いて撹拌し、さらに超音波洗浄機
を用いて一時間程度粉砕した。この溶液をメンブレンフィルターでろ過し、フ
ィルターを十分に乾燥させた後、ここにアニリンと conc. HCl を順に通じた。こ
れらの溶液試料の線を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
 
 
 
 
4-5-3 結果・考察 
 試料4-5-a, 4-5-bおよび4-5-cに対して作用したそれぞれの溶液から検出さ
れた 88Y の線の放射能（cps）とその割合（%）を表 4-8 に示した。それぞれの
放射能は 898, 1836 keV の測定値に半減期補正、幾何学補正を施した後の値であ
試料名 4-5-a 4-5-b 4-5-c 
Y2O3の粒径（nm） 400 
重量（Y2O3:C60） 1:1 1:5 1:10 
合計重量（mg） 20 60 110 
表 4-7 作製した試料の詳細 
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る。 
  各試料のアニリン溶液から検出された 88Y を比較した結果、試料
4-5-b の割合が他の試料と比べて一番大きかった。また、それぞれの試料の照射
前の状態をSEMで観察した結果（図 4-10, 11、試料 4-5-aについては図 4-6参照）、
試料 4-5-b が C60結晶に対して Y2O3ナノ粒子が均一に付着していることが分か
った。以上より、88Y@C60の生成率は Y2O3と C60を重量比 1:5 で混合したものが
最も大きくなることが示唆された。 
 
 
 
 
 
4-5-a 4-5-b 4-5-c 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
混合比/重量 1:1/20 mg 1:5/60 mg 1:10/110 mg 
CS
2
 0.0176
±0.0003
 0.0572
±0.0008
 0.0207±0.0004 0.0862±0.0015 0.00914±0.00026 0.0204±0.0005 
アニリン 0.467±0.003 1.56±0.01 
1.45
±0.01
 6.05
±0.02
 0.744
±0.002
 1.66
±0.01
 
HCl 25.3±0.2 84.2±0.5 
21.3
±0.1
 88.9
±0.6
 31.5
±0.1
 70.5
±0.3
 
フィルター 4.26±0.07 14.2±0.2 
1.19
±0.02
 4.98
±0.09
 12.5
±0.2
 27.9
±0.4
 
表 4-8 試料 4-5-a, 4-5-b および 4-5-c の各抽出溶液とフィルター上の 88Y の放射能と割合 
図 4-10 試料 4-5-b の SEM 画像 
 
図 4-11 試料 4-5-c の SEM 画像 
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4-6 まとめ 
 
 50 MeV照射ではチャージアップによる試料封入材の破損や副生成物の生
成の可能性があるため、導電性フィルムに試料を封入して行う必要があるこ
とが分かった。 
 照射試料はペレット状に成型し、中性子が均一に当たるようにすること
で比較的放射能の強い生成物が得られることが分かった。 
 試料を粉末状態で混合することで、均一な混合状態となり Y@C60の生成
に対して有利な形態となることが分かった。 
 400 nm と 30-50 nm のいずれの粒径の Y2O3ナノ粒子を用いても混合方法
によらず凝集状態を改善することができず、結果として粒径の異なる試料間
での Y@C60の生成率に有意な差はみられなかった。 
 Y2O3/C60重量比を 1:5 で混合すると、Y@C60の生成率が上昇することが分
かった。 
 
 
 
 
- 68 - 
 
第五章 HPLC 展開における Y@C60 フラーレンの溶
出位置と生成量の確認 
 
5-1 背景 
 
 前章までは、照射後の試料に作用させたアニリン溶液から検出された 88Y
を 88Y@C60に由来するものであるのみなし、生成した全 88Y に対するアニリン
溶液中の 88Y の割合を 88Y@C60の生成率として定義してきた。その背景として、
第一章で述べたように M@C60が CS2に抽出されず、アニリンに可溶であるとい
う報告がある。しかし、88Y@C60の生成をより確実に裏付けることが必要である。 
 今回生成した 88Y フラーレンの量を放射能から見積もると最大でも 10-15 
mol 程度と非常に少ないため、直接質量スペクトルなどの分光学的測定により同
定することは不可能である。そこでまず、安定核である 89Y を用いて Y@C60を
アーク放電法により生成し、HPLC とレーザー脱離イオン化質量分析により
Y@C60の同定と溶離挙動の調査を行った。その後、88Y が検出されたアニリン溶
液について HPLC を用いて分離を行い、溶出成分を分画して、放射能を測定し、
88Y@C60の溶出位置及び生成量が確認できると考えた。 
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5-2 実験手順 
 
5-2-1 安定同位体を用いた Y@C60の合成と溶出挙動の調査 
 
5-2-1-1 Y 含有炭素棒の作成 
 110 mLバイアルにフェノール樹脂 4.3 g とエタノール 1.7 g を量りとり、
超音波洗浄機内でエチレングリコール 4.3 g に少しずつ溶解した。グラファイト
粉末 10 g を 110 mL バイアルに量りとり、Y2O31.12 g を加えてよく混合した。こ
れを乳鉢で均一になるまでさらによく混合し、先ほどのフェノール樹脂の溶液
を少しずつ加え、押しつぶすように混ぜ、計 2 本の炭素棒を作製した。その後、
ロッド成型機により直径 10 mm の棒状に成形し、100 oC で 1 h、150 oC で一晩乾
燥させた。 
 乾燥した炭素棒を真空下にて 150 oC で 15 分、400 oC で 5 分、600 oC で
30 分、800 oC で 15 分、1000 oC で 1 h かけて仮焼きをした。これを冷ました後、
フェノール樹脂 4.3 g をアセトン 70 mLに溶解したものに一晩浸した。この炭素
棒を 120 oC で 30 分乾燥させ、真空下にて 150 oC で 15 分、500 oC で 30 分、1000 
oC で 1 時間かけて焼結した。焼結後の炭素棒は大気中水分の吸収を防ぐため 150 
oC の乾燥機中で保存した。 
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5-2-1-2 アーク放電法によるススの生成とアニリンによる抽出 
 製作した炭素棒を陽極とし、He 雰囲気、55 kPa、直流電流 80 A にてアー
ク放電を行い、空フラーレンと Y 内包フラーレンを含むススを得た。そのスス
を o-ジクロロベンゼンで 8 h還流を行い、C60やC70などの空フラーレンとY@C82
など一部の金属内包フラーレンを取り除いた。残ったススを吸引ろ過し、CS2
を加えさらにろ過することで、ススに残存した o-ジクロロベンゼンと CS2を除
去した。乾燥したススをアニリンで再び 8 h 還流した後、吸引ろ過することでア
ニリン抽出溶液を得た。 
 
5-2-1-3 アニリン抽出溶液の HPLC 展開 
 まず、C60/アニリン溶液の（HPLC 展開カラム：Buckyprep-M、移動相：
アニリン、流速：0.75 mL/min）を行い、C60の溶出時間を確認した。5-2-1-2 で
得られたアニリン抽出溶液に対して HPLC 展開を 4 回行い、確認した C60由来の
ピークが現れる溶出時間から、5 分ごとに溶出成分を分画した。それぞれの分画
について、LD-TOF/MS（Negative mode）測定を行った。HPLC およびマススペ
クトルの結果から、Y@C60の溶出時間を決定した。 
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5-2-2 Buckyprep-M カラムを用いた HPLC 展開での 88Y@C60溶出位
置 
 
5-2-2-1 88Y@C60の生成 
 粒径 400 nm の Y2O3を 100 mg 用意し、C60 100 mg と粉末状態で混合して
7 mm のペレット状に成型した（試料 5-a）。これを導電性黒色カーボンポリ袋
に封入して、東北大学サイクロトロン・ラジオアイソトープセンター（CYRYC）
にて D-C 反応により生じた高速中性子（50 MeV）を照射した。照射後の試料を
CS2に溶解させ一晩マグネチックスターラーを用いて撹拌し、さらに超音波洗浄
機を用いて一時間程度粉砕した。この溶液をメンブレンフィルターでろ過し、
フィルターを十分に乾燥させた後、ここにアニリンと conc. HCl を順に通じた。
これらの溶液試料の線を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
5-2-2-2 アニリン溶液の HPLC 展開と線測定 
 5-2-2-1 で得たアニリン溶液をエバポレーターにより濃縮し、3 mL のアニ
リンに溶解した。これをメンブレンフィルターでろ過した後、HPLC 展開（カラ
ム：Buckyprep-M、移動相：アニリン、流速：0.75 mL/min）し、溶出成分を 5
分ごとに分画し測定試料とした。試料から放出される線を、5 分ずつまとめて
Ge 半導体検出器で測定した。 
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5-3 結果・考察 
 
5-3-1 LDI-TOF/MS 測定による HPLC 溶出成分の同定 
 C60/アニリン溶液の HPLC クロマトグラムを図 5-1 に示した。この HPLC
クロマトグラムを参考にアニリン抽出溶液（図 5-2）では溶出時間 50-74 分を 5
分ごと分画し 50-54, 55-59, 60-64 分は 1-4 回目のフラクションを、65-69, 70-74 分
は 1-3 回目のフラクションをそれぞれ濃縮し、60-64, 65-69, 70-74 分に内部標準
として C60を加えた後、LDI-TOF/MS を測定した。また、溶出時間 75-84 分を 1-3
回目について分取し濃縮した後、同様に C60を加え LDI-TOF/MS を測定した。 
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図 5-1 C60/アニリン溶液の HPLC クロマトグラム 
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次に、図 5-3 に LDI-MS 測定の結果を示した。溶出時間 50-59 分では C60
とアニリンの化合物に由来するピーク（m/z=813）が大きく検出され、Y@C60の
存在を確実に確かめることはできなかった。一方で、溶出時間 60-69 分では
Y@C60に相当する m/z=809 付近に僅かながらピークが存在することが確認され
た。 
 
 
 
 
 
 
図 5-2 アニリン抽出溶液の HPLC クロマトグラム 
 
- 74 - 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5-3 アニリン抽出溶液（溶出時間 50-74 分）の質量スペクトル 
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以上の結果から、照射実験で得られたアニリン溶液の HPLC 分画につい
て、Y@C60が確認された 60-69 分付近に 88Y の放射能が確認されれば、より確実
に 88Y@C60の生成が裏付けできることになる。 
 また、溶出時間 70-84 分から Y@C88に由来するピークが観測された（図
5-4）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5-4 アニリン抽出溶液（溶出時間 70-74 分）の質量スペクトル 
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5-3-2 88Y@C60の生成 
 表 5-1 に、試料 5-a に作用したそれぞれの溶液から検出された 88Y の放射
能（cps）とその分画に含まれる割合（%）を示した。それぞれの放射能は 898, 1836 
keV の測定値に半減期補正、幾何学補正を施した後の値である。 
 
 
5-a 
放射能 
（cps） 
割合 
（%） 
CS
2
 0.00507±0.00035 0.00196±0.00013 
アニリン 5.04±0.02 1.95±0.01 
HCl 176±1 68.0±0.4 
フィルター 77.6±0.7 30.0±0.3 
 
5-3-3 88Y@C60の HPLC 展開および線測定 
 照射実験により得られたアニリン溶液の HPLC クロマトグラムと線測定
によるラジオクロマトグラムを図 5-4 に示した。 
 
 
 
 
表 5-1 試料 5-a の各抽出溶液とフィルター上の 88Y の放射能と割合 
図 5-4 試料 5-a アニリン溶液の HPLC クロマトグラム及び、ラジオクロマトグラム 
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 溶出時間 55 分から C60に由来するピークが確認され、溶出時間 50-89 分
にかけて 88Y 由来の線が検出された。5-3-1 で溶出時間 60-69 分にかけて Y@C60
の質量スペクトルが観測されたことから、Y@C60の生成が強く示唆しさされた。
また、溶出時間 60-69 分の 88Y の放射能とそこから求めた Y@C60の生成率を表
5-2 に示した。それぞれの放射能は 898, 1836 keV の測定値に半減期補正、幾何
学補正を施した後の値である。 
 
 
 
 
 これより、HPLC 展開で得られた 88Y@C60の生成率は 0.0335%であり、宮
下らが行った 85Sr@C60の生成率 0.004±0.008%と同程度であることが分かった。 
 また、溶出時間 70 分以降から検出された 88Y は 5-3-1 の結果から 88Y@C88
に由来し、これは高速中性子照射により破壊された C60が結合し、同時に 88Y が
内包され 88Y@C88が生成したためであると考えられる。 
 
 
 
HPLC展開後の 5-aのアニリン溶液 
放射能（cps） 生成率（%） 
60-64分 0.00625±0.00018 
0.0335±0.0008 
65-69分 0.00619±0.00021 
表 5-2 溶出時間 60-69 分の放射能及び、そこから求めた 88Y@C60の生成率 
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総括 
 
 本研究では、高速中性子による核反跳現象を利用して放射性 Y 内包フラ
ーレンの生成および、その生成率向上を目的とした。 
 Y2O3と C60の混合物に高速中性子を照射することで、目的物である
88Y@C60の生成が強く示唆された。さらに、試料の混合条件を変化させることに
より生成率の向上を目指した結果、粉末状態で Y2O3と C60を混合し、重量比 1:5
としたものを用いると生成率が最も上昇することが明らかとなり、本研究での
生成率は最大で約 6%となった。一方で、用いた Y2O3ナノ粒子が凝集していた
ため、先行研究で示唆されていた生成率の粒径依存性は確認できなかった。今
後、用いる金属ナノ粒子の凝集を妨げることで、更なる生成率の向上を期待で
きるだろう。 
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